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V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
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1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt V 

Begriindete Feststeliung nach Artike! 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststeliung 



1 . Es wird auf die foigenden Dokumente verwiesen: 

D2: US-A-4 127 389 (HACKEMESSER LARRY G ET AL) 28. November 1978 
(1978-11-28) 

2. Der Gegenstand des Anspruchs 1 ist gegenuber D2 neu im Sinne des Artikels 
33(1) und (2) POT. Der beanspruchte Rohrenreaktor unterscheidet sich von D2 
durch die Merknnale des kennzeichenden Teils des Anspruchs 1. 

3. Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, einen Rohrenreaktor, unabhangig von 
Durchmesser, Rohrzahl, Druckdifferenz und/oder Inhalt, so auszubilden, da(3 
Nebenreaktionen innerhalb der Gaseintrittshaube, wie vor allem Zundung und 
Deflagrationen, zuverlassig unterbunden sind. 

D2 offenbart eine Rohrenreaktorgestaltung, die diese Aufgabe losen kann, aber 
nur im Fall eines leichten Aufbaus des Reaktors. 

Der beanspruchte Reaktor scheint die Aufgabe zu losen, unabhangig von 
Durchmesser, Rohrzahl, Druckdifferenz und/oder Inhalt des Reaktors. (Siehe 
geanderte Seiten 3 und 3a). 
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Patentanspruche : 

1. Rohrenreaktor (2) fur katalytische Gasphasenreaktionen, 

mit einera innerhalb eines Reaktormantels (10) von einem War- 
metrager umspulten Kontaktrohrbundel (8), das sich, dort be- 
ginnend bzw. endend und daran abgedichtet , zwischen einem 
gaseintrittsseitigen Rohrboden (4) und einem gasaustrittssei- 
tigen Rohrboden (6) erstreckt^ 

mit die beiden Rohrboden stirnseitig iiberspannenden Gasein- 
tritts- bzw. Gasaustrittshauben (12, 14) 

und mit einer an den gaseintrittsseitigen Rohrboden warmetra- 
gerseitig angrenzenden Warmeisolationszone (46), 
dadurch gekennzelchnetf 

daR die beiden Rohrboden (4, 6) in an sich bekannter Weise an 
ihrem Rand abgedichtet am Reaktormantel (10) verankert sind 
und daB die Warmeisolationszone (46) von einer ein festes, 
flussiges oder gasformiges Warmeisolationsmaterial enthalten- 
den Kammer (64) oder von in bezug auf den Warmetrager stro- 
mungsberuhigenden Einbauten (84) gebildet wird. 

2. Rohrenreaktor (2) nach Anspruchl, dadurch gekennzelchnet, 
daS> die Warmeisolationszone (46) eine ortlich variierende 
Dicke aufweist, 

3. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gsJcenn- 
zelchnetf dafi die Warmeisolationszone (46) einen ortlich va- 
riierenden Aufbau aufweist. 

• 4. Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Ansprtiche, • 

dadurch gekennzelchnet, dafi sich die Warmeisolationszone (4 5) 
auf Teilbereiche, wie z.B. rohrfreie Stellen oder den Randbe- 
reich des gaseintrittsseitigen Rohrbodens (4), beschrankt. 
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5. Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspruche 
rait einer Warmeisolationszone (46) in Gestait einer Kammer 
(54), dadurch gekennzeichnet, daB ein flussiges oder gasfor- 
miges Warmei solationsraaterial in der Kammer durch in die Kam- 
mer eingebaute Strukturen an einer Zirkulation gehindert is-. 

6. Rohrenreaktor (2) nach einem der Anspruche 1 bis 4 mit einer 
Warmeisolationszone (46) in Gestait einer Kamiuer (64), da- 
durch crBkennzelohnet, dali ein flussiges oder gasformiges war- 
meisolationsmaterial als Kuhlmittel durch die Kammer hindurch 
uingewalzt wird. 

7. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 6, dadurch geksnnzBlchnst, 

daB als flussiges oder gasformiges Warmeisolationsmaterial 
ein Teilstrom des das Kontaktrohrbundel (8) umspulenden War- 
metragers Verwendung findet. 

8. Rohrenreaktor (2) nach einem der Ansprliche 1 bis 4 mit einer 
von Einbauten (84) gebildeten Warmeisolationszone (4 5) , da- 
durch crekennzelchnet, daii die Einbauten eine Waben- oder kon- 
zentrische Ringstruktur aufweisen. 

9. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 8, dadurch geksnnzelchnet, 
dais die Einbauten (84) zumindest auf ihrer dem gaseintritts- 
seitigen Rohrboden (4) abgekehrten Seite abgedeckt, vorzugs- 
weise abgedichtet, sind. 
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Rohrenreaktor fur katalytische Gasphasenreaktionen 



^'''^'■'^'^''!'5.^.^^5A^^^ ^'-^^"^ Rohrenreaktor fur katalytische Gas- 
phasenreaktionen gemafi' Gattungsbegri f f des Patentanspruchs 1. 

Derartige Reaktoren weisen regelmaiiig ein innerhalb eines Reak- 
tormantels von einem Warmetrager umspultes Kontaktrohrbundel, 
das sich zwischen einem gaseintrittsseitigen und einem gasaus- 
trittsseitigen Rohrboden erstreckt, sowie die beiden Rohrboden 
stirnseitig uberspannende Gaseintritts- bzw. Gasaustrittshauben 
auf . Das zur Reaktion zu bringende Prozeflgas, im allgemeinen ein 
Gasgemisch, wird iiber die Gaseintrittshaube in die eine Kataly- 
satormasse enthaltenden Kontaktrohre eingeleitet und nach Pas- ■ 
sieren derselben iiber die Gasaustrittshaube aus dem Reaktor ab- 
geftihrt. Dabei kann sich der Gaseintritt oberseitig oder unter- 
seitig befinden und der Warmetrager gesamtheitlich gesehen im 
Gleich- Oder Gegenstrom in bezug auf den Prozefigasstrom durch 
den Reaktor hindurchtreten. Auch kann der Reaktor, wie etwa in 
DE 22 01 528 C, Fig. 5, gezeigt, mehrstufig ausgebildet sein. 

Gewohnlich wird der Prozeligasstrom aus zwei oder mehreren erst 
kurz vor Eintritt in den Reaktor, d.h. dessen Gaseintrittshaube, 
zusaitimengefuhrten Stoffstromen erhalten. Dabei kann es, vor al- 
lem in unmittelbarer Nahe des gewohnlich verhaltnismafiig heifien 
Rohrbodens, zu fur den ProzeiJ schadlichen Nebenreaktionen, ja 
sogar Ziindungen und Def lagrationen kormtien. Beispiele derartiger 
Reaktionsprozesse sind die Herstellung von Maleinsaureanhydrid, 
Phtalsaureanhydrid, Acrolein und Acrylsaure. 
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Im Versuch, solche Nebenreaktionen zu verhindern, hat man in die 
Gaseintrittshaube bereits Schuttungen aus keramischen Materia- 
lien Oder ein Drahtmattengef lecht eingebracht. Ferner hat man 
versucht, da am gaseintrittsseitigen Rohrboden im Bereich der 
Rohrmiindungen gewohnlich die hdchsten Temperaturen auftreten, 
diese Rohrmundungen durch eingesetzte Tullen warmezuisolieren . 
All diese Malinahmen haben sich jedoch letztendlich nicht als 
wirkungsvoll oder zumindest als zuverlassig im Sinne einer Ver- 
meidung der vorausgehend angesprochenen Nebenreaktionen erwie- 
sen. 

In US 2 986 454 A. ist bereits vorgeschlagen worden, den reakti- 
onsgaseintrittsseitigen Kontaktrohrenden sog, Isolationsrohre 
vorzuschalten, die von einer luf tdurchstromten Kuhlkammer uir- 
schlossen sind, urn so das eintretende Reaktionsgasgemisch vor 
Eintritt der beabsichtigten Reaktion von heiiien Teilen . entf ernt 
zu halten. Obgleich die vorgeschaiteten Isolationsrohre an die 
darauf folgenden Kontaktrohre abgedichtet anschlieBen sollen, ist 
doch vorgesehen, die durch die Kuhlkammer hindurchgef uhrte Luft 
anschlieBend dem Prozefigas zuzusetzen, Es versteht sich, dali ein 
solches Vorgehen auf bestimmte Anwendungen beschrankt ist. Dar- 
iiber hinaus bilden die - zwecks Ausgleichs unterschiedlicher 
Warmedehnungen - m.it einem. Rollbund schwenkbar in die Kontakt- 
rohre hineinragenden Isolationsrohre fur die Katalysatoreinbrin- 
gung und -entleerung unerwiinschte Einschniirungen . Dies gilt in 
besonderem Mafie, wenn der Reaktor eine groiie Vielzahl Kontakt- 
rohre, beispieisweise liber 10000, und einen groJien Durchmesser, 
beispielsweise 7000 iPiu, aufweist, wo mit temperaturbedingten 
Versetzungen im Randbereich von ca. 10 mm zu rechnen ist. 

Des weiteren ist es aus GB 776 416 A bekannt, bei einem Rohren- 
warmetauscher zum Kuhlen oder Aufheizen gesattigter Losungen, 
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der gleichfalls ein sich zwischen zwei Rohrboden erstreckendes, 
von einexn Warmetrager umspultes Rohrbundel aufweist, zur Vemei- 
dung einer Auskristallisation an den Rohrboden warrr.etragerseitig 
eine gegossene und anschlieiiend erhartete Warraeisolationsschicht 
vorzusehen. Derartige Materialien, die beim GieBen dunnflussig 
genug sein miissen, urn sich um die Rohre herum in gewunschter 
Weise zu verteilen, wie z.B. Kunstharz", weisen jedoch nur eine 
begrenzte Temperaturbestandigkeit auf, die sie etwa fiir die Ver- 
wendung geschmolzener Salze als Warmetrager ungeeignet macht. 

Schliefilich ist as aus US-A-4 127 389 - wovon im Gattungsbegrif f 
des Anspruchs 1 ausgegangen wird - bekannt, die Casein- und Gas- 
austrittshauben samt den zugehorigen Rohrboden als eigene Kam- 
mern innerhalb des Reaktorgehauses auszubilden, die im wesentli- 
chen allseitig von stromungsberuhigtem Warmetrager umgeben sind. 
Dazu ist in einem Abstand parallel zu jedem Rohrboden eine von 
den Kontaktrohren durchsetzte, nicht abgedichtete Platte ange- 
ordnet, deren gaseintrittsseitige eine Isolierschicht aus gegos- 
senem Feuerf es tmaterial tragt. Hier handelt es sich um einen 
verhaltnismaJiig schlanken, endothermen Hochtemperaturreaktor, 
dessen Warmetrager eine Temperatur zwischen 1075 und 870°C auf- 
weisen soil und somit mit Gewiliheit gasformig ist. Zudem noch 
soil die Druckdif ferenz zwischen Prozeligas und Warmetrager m.axi- 
mal knapp 7 bar betragen. Dementsprechend kdnnen die Rohrboden 
samt ihrer Aufhangung verhaltnismafiig leicht ausgebildet werden. 
Hatten sie neben dem Gewicht der Rohre das Gewicht eines fliissi- 
gen Warmetragers zu tragen, so ware ihre ubliche unmittelbare 
Verankerung am Reaktormantel unentbehrlich . Dies gilt um so'mehr 
fur eine Reaktoraus f uhrung vergleichsweise groiien Durchmessers 
mit vielen Rohren. 
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Davon ausgehend liegt der Erfindung die.Aufgabe zugrunde, einen 
Rohrenreaktor gemaB Gattungsbegrif f , d.h. mit einer an den gas- 
eintrittsseitigen Rohrboden warmetragerseitig angrenzenden War- 
lueisolationszone, so zu gestalten, dafi er mit praktisch jedem 
gangigen Durchmesser, jeder gangigen Rohrzahl, jeder gangigen 
Druckdifferenz und jedem denkbaren Warmetrager einschlielilich 
etwa eines Salzbades betrieben warden kann. 

Diese Aufgabe ist erf indungsgemaB durch die Kennzeichnungsmerk- 
male des Anspruchs 1 gelost. Die Unteranspruche geben dariiber 
hinausgehend vorteilhafte Ausgestaltungsmoglichkeiten an. 

Die betreffende Warmeisolationszone am gaseintrittsseitigen 
Rohrboden in Gestalt einer Karcmier oder von stromungsberuhigenden 
Einbauten gebildet bewirkt, dafi der reaktionsgaseintrittsseitige 
Rohrboden und mit ihm auch der angrenzende Bereich der Gasein- 
trittshaube verhaltnismaJ^ig kuhl gehalten wird, ohne daii es dazu 
irgendwelcher Einschrankungen in der ProzeBf iihrung, der Reaktor- 
ausfiihrung oder hinsichtlich des verwendeten Warmetragers be- 
darf. Dabei kann aber auch durch entsprechende Ausbildung der 
betreffenden Warmeisolationszone trotz des an den Reaktormantel 
anschliefienden, verhaltnismaBig kalten Rohrbodens der Tempera- ' 
turgradient an diesem Anschlufi gering gehalten 
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werden, wie dies zur Geringhaltung von Temperaturspannungen wUn- 
schenswert ist. 



es 



Nachfolgend werden einige bevorzugte Ausfuhrungsbeispiele d 
betreffenden Rohrenreaktors anhand der Zeichnungen genauer be- 
schrieben. Dabei zeigt 

Fig. 1 einen schematischen Langsschnitt durch einen erfindungs- 
gemafien Rohrenreaktor in einer ersten Ausfuhrungsf orm 
samt anschlielienden Elementen, 

Fig. 2 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines ebensolchen Rohrenreaktors, 
jedoch mit einer Variante, 

■Fig. 3 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts-' 
seitigen Endabschnitt eines Rohrenreaktors wie aus Fig. 1 
mit einer anderen Variante, 

Fig. 4 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen .Endabschnitt eines erf indungsgemaJien RShrenreak- 
tors in einer konkreten Ausfuhrungsf orm una 

Fig- 5 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines erf indungsgemaBen Rohrenreak- 
tors in einer anderen konkretenen Aus fiih rungs form. 

Soweit in den einzelnen Figuren ohne weiteres vergleichbare Ele- 
ments auftreten, sind diese mit den gleichen Bezugszahlen be- 
zeichnet. 
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Der in Fig. 1 dargestell te ROhrenreaktor 2 weist in insoweit iib- 
licher Weise ein vertikales, sich von einem gaseintrittsseitigen 
Rohrboden 4 zu einem gasaustrittsseitigen Rohrboden 6 erstrek- 
kendes Rohrbundel 8 innerhalb eines zylindrischen Reaktormantels 
10 auf, an dem die beiden Rohrboden 4 und .6 abgedichtet ange- 
bracht sind. Der gaseintrittsseitige Rohrboden 4 ist von einer 
Gaseintrittshaube 12 und der gasaustrittsseitige Rohrboden 6 von 
einer Gasaustrittshaube 14 uberspannt, die wiederum an dem je- 
weiligen Rohrboden abgedichtet angebracht ist. Die einzelnen 
Rohre, wie z.B. 16, des Rohrbiindels 8 enthalten eine gasdurch- 
lassige Katalysatormasse . Das damit zur Reaktion zu bringende 
Reaktions- oder Prozeligas gelangt ilber eine GaszufUhrungsleitung 
18 in die Gaseintrittshaube 12, wahrend das durch das Rohrbundel 
8 hindurchgetretene, zur Reaktion gekommene Prozeligas aus der 
Gasaustrittshaube 14 uber eine Gasabf iihrungsleitung 20 abgezogen 
wird. Den Reaktormantel 10 umgebende Ringkanale 22 und 24 in der 
Nahe der beiden Rohrboden 4 und 6 erradglichen die Zufuhrung bzw. 
J^iDfuhrung eines zumindest im Betrieb des Reaktors flUssigen War- 
metragers in den bzw. aus dem Reaktormantel 10, wo er die ein- 
zelnen Rohre, wie z.B. 16, des Rohrbundels 8 von auBen umspult, 
um Reaktionswarme abzuftihren. Dabei kann die Stromung des Warme- 
tragers, wie gezeigt, durch zweierlei Leitbleche, 26 bzw. 28, in 
gewunschter Weise geflihrt und ggf. auch uber den Reaktormantel - 
querschnitt verteilt werden. Der tiber den Ringkanal 22 aus dem 
Reaktormantel 10 abgezogene Warmetrager wird durch eine Pumoe 30 
dem Reaktormantel 10 ilber den Ringkanal 24 wieder zugefuhrt, wo- 
bei ein steuerbarer Teilstrom vermittels Zweigleitungen 32 und 
34 uber einen (nicht dargestellten) Kuhler geftihrt wird. ' 

Das uber die Gaszufuhrungsleitung 18 dem Reaktor zugefuhrte Pro- 
zefigas setzt sich (in diesem Beispiel) aus zwei Stoffstromen 36 
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dort normalerweise starkeren Erwarmung des Rohrbodens Rechnung 
2u tragen, Sodann ist es denkbar, anstatt die Dicke oder nur di 
Dicke der Warmeisolationszone deren Aufbau zu variieren. Auch 
kann sich die Warmeisolationszone 46 auf Teilbereiche des Rohr- 
bodens 4, so etwa rohrfreie Zonen oder den Randbereich des Rohr 
bodens am Ubergang zum Reaktormantel 10, beschranken. 

Fig, 4 zeigt eine praktische Ausf iihrungsf orm der Warmeisolati- 
onszone 46 wie sie in Fig. 1 nur schematisch gezeigt ist. Hier- 
nach besteht die Warmeisolationszone 46 aus einer gegenuber der 
Reaktionszone 62 des Reaktors abgeschlossenen Kainiuer 64, Die 
Kaimer 64 besitzt ubereinanderliegende Ein- und Auslasse 65 bzw 
68 fiir ein Kiihlmittel sowie ein dazwischenliegendes Leitblech 
70, welches das Kuhlmittel zwingt, an dem Rohrboden 4 wie auch 
einer Trennscheibe 72 entlangzustdmen, welche die Kammer 64 von 
der Reaktionszone 62 trennt. Durch die Trennscheibe 72 sind die 
Rohre, wie z.B. 16, eingedichtet hindurchgef tihrt , 

Das betreffende Kuhlmittel kann aus dem gleichen oder eineiu an- 
deren Medium bestehen wie der Warmetrager in der Reaktionszone 
62. Im ersteren Fall kann es an geeigneter Stelle nach dessen 
Ruckkuhlung von dem Warmetragerkreislauf nach Fig. 1 abgezweigt 
werden. Auch spielen in diesem Fall etwaige kleinere Undichtig- 
keiten an der Rohrdurchfuhrung durch die Trennscheibe 72 keine 
entscheidende Rolle. Dennoch sollte in der Kammer 54 in bezug 
auf die Reaktionszone 62 etwa der gleiche Druck auf rechterhaltei 
werden, urn Leckstrom.ungen an der Rohrdurchfuhrung gering zu hal- 
ten. 

Indessen kann die Kammer 64 auch evakuiert oder mit einem unbe- 
weglichen festen, fliissigen oder gasformigen Warmeisolationsmit- 
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tel, wie z.B. Sand, 01 Oder Luft, gefullt sein. Dabei kann ein 
flussiges oder gasformiges Warmeisolationsmittel durch eine ein- 
gebaute Zellenstruktur an einer Zirkulation gehindert sein. Auf 
jeden Fall soilte das in der Kammer 64 verwendete Kuhl- oder 
Warmeisolationsmittel ein solches sein, welches mit dem in der 
Reaktionszone 62 auftretenden Warmetrager nicht zu reagieren 
vermag . 

Nach Fig. 5 besteht die Warmeisolations zone 46 lediglich aus ei- 
ner durch Einbauten 84 in Form einer Waben- oder konzentrischen 
Ringstruktur stromungsberuhigten Zone des Warmetragers, der da- 
mit dort infolge des vom eintretenden Prozefigas gekuhlten Rohr- 
bodens 4, gleichgultig ob der Reaktor im Gleichstrom oder Ge- 
genstrom arbeitet, in der Regel eine geringere Temperatur anneh- 
men wird als in der eigentlichen Reaktionszone. Dies gilt urn so. 
m.ehr, wenn die Kontaktrohre nicht bis zum Rohrboden hin mit Ka-' 
talysator gefullt werden. 

Die Einbauten 84 konnen, mtissen jedoch nicht, wie in Fig. 5 ge- 
strichelt angedeutet, durch eine Platte 86 abgedeckt sein, und 
ebenso konnen sie zum Rohrboden 82 hin abgedichtet sein. 

Die Erfindung ist prinzipiell gleichermaJien anwendbar fur exo- 
therm wie endotherm arbeitende Reaktoren, auch Mehrstuf enreakto- 
ren wie etwa in DE 22 01 528 C, Fig, 5, gezeigt, und zwar unab- 
hangig davon, ob sich der Gaseintritt oberseitig oder untersei- 
tig befindet und der Warmetrager im Gleich- oder Gegenstrom 
durch den Reaktor hindurchtritt . 

Generell gilt, daB die aiu gaseintrittsseitigen Rohrboden auftre- 
tenden Rohrenden, falls wunschenswert , ganz oder teilweise von 
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Katalysatormasse freigehalten oder mit einem inerten Material 
Oder einer Mischung eines solchen mit Katalysatormaterial ge- 
fUllt sein konnen, urn die Reaktionstemperatur in der Nahe des 
Rohrbodens zu begrenzen. 



BNSDOCtD:<£l 999116800B> 



GEANDERTES BLATT 



1/3 




3NSDOClD:<El 999116800B> 



GEANDERTES BLATT 



2/3 




3/3 




BNSDOClD:<El 9991l680OB> 



GEANDERTES BLAH 



